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されている．例えば，物質によって X線の透過力が違うことを利用した X線撮影 (本論
文を執筆している 2010 年はレントゲンが X 線を発見してちょうど 115 年になる) は放
射線利用の代表格といえる．その他にも，X線 CT(X-ray Computed Tomography)，ラ
ザフォード後方散乱分光 (Rutherford Backscattering Spectroscopy : RBS)，粒子線励
起 X線測定 (Particle Induced X-ray Emission : PIXE)等があり [1, 2]，放射線の応用
は我々にとって非常に身近なものになっている．特に，加速器から引き出した粒子線（陽
子線，炭素線）をガン腫瘍に照射してガン治療を行う粒子線療法は，高度先進医療として
2 第 1章 序論
注目を浴び，我が国においても粒子線療法のための加速器施設の建設・計画が各地で進ん
でいる．放射線治療の中でも特に荷電粒子線療法が重要視されるのは，荷電粒子線に他の
放射線には見られない優れた特徴があるからである．その特徴とは図 1.1 に示す Bragg
peakである．図にあるように 22 MeVの電子による X線を用いた放射線療法では深さ数
cmの位置で最大となり，その後，線量分布は深さとともに減衰していく．逆に，荷電粒



















となる．荷電粒子線 (原子番号 Z1，エネルギー E)が標的物質中を進む際に，単位長さ進
1.2 阻止能測定の歴史 3
図 1.1 生体深さとエネルギー付与．横軸が深さ方向 (cm)，縦軸が相対線量分布を示す [3]．









1952年に Carvalhoらが水中に沈めた 線源から放出される 線の飛程を測定した例を
はじめとして [4]，主に放射線源 (242Cm,241Am)から放出された  線に対する液体の水
の阻止能測定が行われてきた [5, 6]．
一方で， 線以外の荷電粒子線に対する液体の水の阻止能測定の例は非常に限られて
いる．Neuwirthらは，中性子とホウ素の核反応 10B(n, )7Liから出る Liから放出され
る  線のドップラーシフトを測定する IDSA(Inverted Doppler Shift Attenuation)法に
4 第 1章 序論












また，氷の阻止断面積測定は RBS(Rutherford Back Scattering)測定によって行われて
いるが，この測定方法は標的表面の状態などの影響を受けやすく，測定値の不確かさが蒸
気の阻止断面積測定に対して大きくなってしまっているという欠点もある [12]．
一方で，半経験的阻止断面積計算コードである SRIM 2003[13]で求めた液体 (Z03)，気
体の水 (Z03gas)の阻止断面積がプロットされている．この計算値は低エネルギー側にお
いて，必ずしも実験結果と一致しているとは言えない．また，ICRU 49[12]の阻止断面積
データの値も液体 (ICRU49)，気体 (ICRU49gas) のそれぞれがプロットされているが，
100 keV のブラッグピーク頂点付近において食い違いを見せている．特に注目するべき




































































































今，電荷 Q1，質量M1，速度 v の荷電粒子が原子番号 Z2，質量M2，密度 N の標的物
質に入射する場合を考える．入射粒子は標的原子との相互作用（電離，励起，散乱など）
を行い，エネルギーを失う．この時のある相互作用 (個々の相互作用を区別するために i








i (Q1;M1; v; Z2;M2)Ti (2.1)































におけるエネルギー損失 T とその衝突微分断面積 d の関係について考察する．今，実























pC1;after =  pC2;after (2.4)
となり，重心系において入射粒子と標的粒子の運動量の絶対値は等しい．さらにエネル
ギー保存則から，
jpC1;beforej = jpC1;afterj = jpC2;befoerj = jpC2;afterj (2.5)
となることが分かる．二体衝突問題を考える上でもう一つ便利な手法として，重心系と実
験室系の関係を簡単に表すことのできるニュートンダイアグラムがある．入射粒子と標的
粒子の衝突後の速度が v1;v2 で散乱された場合のニュートンダイアグラムを図 2.1 に示
す．なお，入射粒子と標的粒子の実験室系における散乱角度をそれぞれ '; とし，重心
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系における入射粒子の散乱角度を で示している．図より，重心系，実験室系の散乱角度
の間には以下の様な関係があることが分かる．
2 +  = 
tan' =
(jvj   jvCj) sin 
vC + (jvj   jvCj) cos  =
M2 sin 









となり，次に，入射粒子が電子のように非常に質量が小さい場合 (M1 M2) は，








エネルギー T はすなわち標的粒子の散乱後のエネルギーに等しい．図 2.1より，標的粒子
の散乱後の速さ jv2jは，



















T = Tmax sin2

2





となる．ここで E は入射粒子の入射エネルギーである．式 (2.12)から分かるように，入
射粒子が散乱によって失うエネルギーは散乱角度に依存する．さて，荷電粒子が標的粒子
と行うクーロン相互作用はラザフォード散乱と考えることができる．ここで，散乱角度は



















となる．式 (2.12)，(2.13)および三角関数の関係式 sin2  = tan2 =(1+ tan2 )から，衝










































































突する場合の模式図を示す．衝突径数がボーア半径より大きい場合 (p > a0)，電子雲に
よって核の電荷が遮蔽されるため，入射粒子から見た標的原子核の見かけの電荷は 0とな
る．そのため，入射粒子と標的原子核の間のクーロン相互作用は起こらないと考える．こ











図 2.2 衝突径数 pがボーア半径 a0 より大きい場合 (上)と，小さい場合 (下)











































に，入射粒子が重粒子 (M1 > me)の場合，入射粒子の原子番号を Z1(Q1 = Z1e)とする





























a0  a (2.20)



























































































められた Bethe-Blochの阻止能公式について説明する．速度 v，電荷 Z1eの荷電粒子が，
原子番号 Z2 の標的原子と衝突し，電子系が基底状態から励起状態 nへ遷移する場合のボ
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と書ける．ここで，式 (2.25)の < >AV は q の方向依存性を無くす平均操作を意味し，




















となる．ここで，Tmax = 2mev2，Tmin = (En   E0)2=2mev2 である．(2.28) 式の積分
は積分の下限に n を含むため，和記号と積分記号を入れ替えたりすることができず，簡
単には求めることができない．そこで Tmin < T0 < Tmax を導入し，積分範囲を遠隔衝突
(Tmin < T < T0) と近接衝突 (T0 < T < Tmax) の 2 つに分ける．通常 T0 は対応する q
の値 q0 が電子の平均軌道半径 hriの逆数より小さな値となるように選ぶ．遠隔衝突の時，




















jFn0(q)j2AV を q と q を含まない項に分離することができる．この近似は
双極子近似 (dipole approximation)と呼ばれる．この結果を，(2.25)に代入すると，











(* T = ~2q2=2me) (2.30)
2.5 Bethe-Blochの阻止能公式 19


















(En   E0)2=2mev2 (2.31)
となる．































































L() = L0() + Z1L1() + Z21L2() (2.38)
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のように表される．L()は Stopping numberと呼ばれ，Z1 への依存性から，L0; L1; L2




1  2   










Z1L1()は Barkas補正項 (Barkas correction term)と呼ばれ，入射イオンが標的原子












均励起エネルギーとして Iwater = 75:0 eV が提案されており，分光学的研究からは
Iwater = 80:8 eVなどの値が提案されており，阻止能研究の立場からは Bichsel，平岡 [8]















ついて行うことになる．具体的には各電子殻の電子が阻止能に寄与しない分 CK; CL; CM
をそれぞれ次の式の様に足しあわせて求める．
C = CK + CL + CM +    (2.41)





について説明する．まず，Walske らは i 番目の電子殻の Stopping Number(Bi(i; i))
について計算し，次のように表した．
Bi(i; i) = Si(i) ln i + Ti(i)  Ci(i; i) (2.42)
ここで，Ci(i; i) がその電子殻の殻補正項に相当する．i は電子殻のエネルギー Ei と
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原子 遮蔽定数: di 結合エネルギー: Ei [eV] (電子数)
dK dL 1s 2s 2p(1/2) 2p(3/2)
H 0.0 13.6 (1)
C 0.3 2.82 288.0 (2) 16.59 (2) 11.26 (2)
N 0.3 3.16 403.0 (2) 37.3 (2) 20.33 (2) 14.53 (1)
O 0.3 3.53 543.1 (2) 41.6 (2) 28.48 (2) 13.62 eV(2)
表 2.1 各電子殻の結合エネルギー Ei と遮蔽定数 di．結合エネルギーについては
CRC. Handbook of Chemistry and Physicsから引用 [29]．
原子番号 Z によって次の様に決める [26, 27]．
i =
Ei
R(Z   di)2n 2 (2.43)





R(Z   di)2 =
187872
(Z   di)2 (2.44)
で表される．表 2.1に本研究で使用した各原子の di，Ei を示す．Si(i); Ti(i)の値につい
ては，G. S. Khandelwalによって計算されており，i が大きい領域における Ci(i; i)の
関数も与えられている．一方で，Walskeらの計算した数値は i が小さい領域では無限大
に発散してしまうため，i が小さい領域 (i < 5)については適用できない．Khandelwall
は i が小さい領域の B(i; i)についても計算しており，i が小さい領域の Ci(i; i)は
Khandelwallの計算した Bi(i; i)の数値表から逆算して求める [30]．
Ci(i; i) = Si(i) ln i + Ti(i) Bi(i; i) (2.45)
以上の様にして求めた各電子殻の Ci の値を電子数に応じて和を取って，殻補正項とした．











ここで，n2s，n2p(1=2)，n2p(3=2) は各電子殻に含まれる電子数であり，表 2.1 に示した．
H原子については K殻に電子が 1個しか含まれないので，計算した CK の値を 1/2倍し
て用いる．
2.5.3 Barkas補正項
Barkasらは入射エネルギーの等しい + 粒子と反粒子   の飛程が異なることを発見
し，阻止能が Z1 の符号に依存することを確認した．この Barkas効果と呼ばれる現象は，
Barkas自身らの手によって，ボルン近似の 2次の項から生じることが示され，この補正

























では  = 1:29が採用されている [12]．bは最小の衝突径数であり，実験値について適合す
るように設定する数字である．Ashleyは b = 1:8を使用しており，ICRU 49では化合物
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中の H,C,N,Oなどに対して同じく b = 1:8を使用している [35, 12]．また，bの値につい
ては，計算によって求める方法も Ashleyによって提案されており，
b = 0(1 + 6:02Z 1:192 ); 0  0:8 (2.48)
である [31]．
Ashley やその他の理論計算モデルをもとに，取り扱いやすい経験的な式として，





































1:20206  y2  1:042  0:8549y2 + 0:343y4 (2.52)
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b=x1=2 F b=x1=2 F
0.02 21.5 1.8 0.5
0.03 20 1.9 0.43
0.04 18 2 0.42
0.05 15.6 2.1 0.3
0.06 15 2.4 0.2
0.07 14 3 0.13
0.08 13.5 3.08 0.1
0.09 13 3.1 0.09
0.1 12.2 3.3 0.08
0.2 9.25 3.5 0.07
0.3 7 3.8 0.06
0.4 6 4 0.051
0.5 4.5 4.1 0.04
0.6 3.5 4.8 0.03
0.7 3 5 0.024
0.8 2.5 5.1 0.02
0.9 2 6 0.013
1 1.7 6.5 0.01
1.2 1.2 7 0.009
1.3 1 7.1 0.008
1.4 0.86 8 0.006
1.5 0.7 9 0.0032
1.6 0.61 10 0.0025
1.7 0.52
表 2.2 Barkas項計算用の F (b=x1=2)の数値表．数値については GEANT4のコード
から引用した [32, 33]．
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yが大きくなってくる極限では，









を考えたとき，化合物全体の阻止断面積  は 2.1節で述べたようにそれぞれの原子の阻止
断面積の和となるので，
 = xC + yH + zO (2.54)




に，化合物全体を実効原子番号 Ze の原子が n個集まった集団として見立て，原子番号
Ze の原子 1個当たりの阻止断面積 e，





を考える．ここで，分子を構成する原子の数である n は 1 分子に含まれる原子数の和






























ので，特に重要な実効平均励起エネルギー Ie と実効殻補正項 Ce に，そして取り扱いが
複雑な Barkas項について説明する．まず，平均励起エネルギーについては (2.58),(2.39)
式より，
nZe ln Ie = xZC ln IC + yZH ln IH + zZO ln IO (2.59)
であるから，
ln Ie =































































で表される．ここで，xc = 2=Zc2 である．上の式において，第 2 項が Primary










































パラメーター q は xc > 1 の領域では q = 0:18 を使用することを Ashley は提案してい
る．本研究が対象とするエネルギー領域において，f(Zc; xc) は値としては 0:95  1:01
程度あり，ほとんど変化しないが，300 keV/u程度のエネルギー領域になると，急激に小


















のエネルギー領域では外れることが確認されている．特に，P. Bauer らは 101000 keV








ネルギーは 79:8 eV であるが，実際に ICRU49[12] で推奨されている数値は液体の水で
75 eV，蒸気の水で 71.6 eVとなっている．
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Material Atomic Number Mean Excitation Energy
Hydrogen 1.0 19.2 eV
Oxygen 8.0 95.0 eV
Water(Bragg rule) 3.33 79.8 eV
Water(Liquid) 75.0
Water(Vapor) 71.6 eV




































































r2 + k2CM   U(r)	 = 0 (2.79)
と整理することができる．ここで，U(r) は k2CM に比べて小さい摂動項と考えられるの
で，解は式
 = exp(ikCMz)  14
Z
exp fikCM jr   r0jg
r   r0 U(r
0) (r0)dr0 (2.80)
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を満たすことが分かる．ここで r は観測者の位置ベクトル，r0 はポテンシャルが存在す
る領域内の任意の点の位置ベクトルで，積はポテンシャルが存在する全領域にわたって行
う．r は r0 に比べて十分に遠いので，
jr   r0j  r   er  r0 (2.81)
とおける．なお，er は大きさが 1 で方向が r 方向の単位ベクトルである．よって，式
(2.80)は





exp( ikCMer  r0)U(r0) (r0)dr0 (2.82)




点 r0 における入射波 exp(ikCMz0)と等しいと仮定する．これを式 (2.82)に代入すると，
散乱振幅 f()は
f() =   1
4
Z
exp fikCM (e0   er)  r0gU(r0)dr (2.83)
となる．e0 は入射波の入射方向を示す単位ベクトルで，z0 = r0  e0 である．この積分を
計算するため，ベクトル e0   er 方向を極軸とし，それと r0 が作る角を とする極座標
系 (r0; ; )に変換する．ここで，kCMje0   erjは
kCMje0   erj = jk0   krj (2.84)
とかける．K = k0   kr とすると，K の大きさは余弦則より，
K2 = k20 + k
2
r   2k0  kr cos 
= 2k2CM
 
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式 (2.88)に VSc(r)を代入すると，この時の散乱振幅 fSc()は














































































ポテンシャル名 i = 1 i = 2 i = 3 i = 4
Coulomb Potential Ai VI - - -
(遮蔽なし) Bi 0 - - -
Bohr Potential Ai VI - - -
Bi 1=aI - - -
Moliere Potential Ai 0:35VI 0:55VI 0:10VI -
Bi 0:3=aI 1:2=aI 6:0=aI -
Lenz - Jensen Potential Ai 0:7466VI 0:2433VI 0:01018VI -
Bi 1:038=aI 0:3876=aI 0:206=aI -
Universal Potential Ai 0:1818VI 0:5099VI 0:2802VI 0:02817VI
Bi 3:2=aU 0:9423=aU 0:4028=aU 0:2016=aU













実験は京都大学工学研究科附属量子理工学教育研究センター (Quantum Science and
Engineering Center : QSEC)設置の 2.5 MV Van de Graaf型重イオン加速器で行った．
実験で使用したイオン種は H+，He2+ であり，加速器で加速したイオンは 90 電磁石に
より質量，エネルギー選別された後，ビームラインに導入される．
ビームラインのセットアップ概念図を図 3.1に示す．ビームラインでは加速したイオン
を最上流に設置した 2D-スリットでコリメートし，縦横 1 1 mm程度にビームを粗く整
形した．さらに，そこから下流に 2 mの位置に間隔 900 mmで設置した 1 m 単位で可
動な 2台の高精度 2D-Slitでスリット幅 50 mでコリメートして入射粒子の平行度を確
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保し，最後に衝突チェンバー直前に設置した高精度 2D-スリットでエッジ散乱などの成分
を取り除いた後，衝突槽に導入し，液体標的に照射した．なお，実験中のビームライン真
空度は 1:0 10 4 Pa以下であった．







上流 SSD( 可動 )

















図 3.1 に示したように，標的である液体分子線のさらに下流 500 mm と 550 mm の






Working Pressure ~10-2 Pa
1 mm
図 3.2 衝突チェンバー実験セットアップ概略図
(Solid State Detector : SSD)を設置した．上流側の SSDをビーム軸に対して垂直に可
動できるようにし，標的透過後の荷電粒子のエネルギー測定および散乱角度分布測定に用
いた．もう一方の下流側の SSDはビーム電流校正用とした．上流側の SSDの有効面積は
25 mm2 であり，検出面の全面には図 3.1 に示したように，スリットを取り付けている．






トを取り付け，検出面を横 1 mm，縦 5 mm の形状になるようにしている．上流側 SSD
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1 mm
5 mm



































図 3.4 x = 0:4 インチの位置における角度誤差の検出効率
で，検出効率=弧の長さと考えて以下の考察を進める．図より検出効率は 19.5 mradから
はじまり，20 mrad付近で最大を迎えてほぼ一定となった後，21.5 mrad付近から減少を
始め，22 mrad付近で 0となることが分かる．この図から上流 SSDの許容角を最大検出
効率 (最大の弧の長さ) の半値幅を許容角 FWHM とした．さらに，この許容角の中心を
有効角  と定め，散乱角度分布の横軸とした．
最後に測定角度の不確かさを決める．検出器の測定角度を決めるパラメーターは標的か
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φ = ΔL/2
HeNeレーザー ( スポット径 φ)

























て，入射荷電粒子線のビーム幅は 150 m 程度になっており，標的の位置決め不確かさ






設置されていることを担保している．従って，L の不確かさ L を HeNe レーザーのス
ポット径とした．HeNe レーザーのスポット径は標的位置で 2 mm 程度となっているの






































図 3.2 に示すように，ビームライン下流に半導体検出器 SSD を設置し，衝突チェン
バー通過後の入射イオンのエネルギー分布および散乱角度分布を測定した．測定回路系を
図 3.9 に示す．SSD にはキャンベラ社の PIPS 型 SSD(Canberra Inc.) を用いた．SSD
からの信号を前置増幅器 (Pre-Amplifer, ORTEC, 142A) で増幅およびインピーダンス
マッチングを行い，主増幅器 (Amplier, ORTEC, 572A) で増幅した後，Multi Channel
Analyzer(SEIKO EG&G Co., Ltd., MCA7600)に入力し，波高分析した．また，MCA
への入力信号とは別に，主増幅器からの出力信号を SCA(Single Channel Analyzer,
ORTEC, 550A)で波高弁別し，カウンター (Quad Counter/Timer, ORTEC, 974A)で
信号数をカウントした．このカウント数と MCA のカウント数が同じになることを確認
しながら実験を行った．なお，SSDにかけるバイアス電圧 30  40 Vにし，実験中は常
に一定条件のバイアス電圧を加えて実験を行った．
SSDの校正のために，241Am線源からの 線測定を行った．上流に用いた SSD(PD25-
12-100AM) で測定を行った場合の一例を図 3.10 に示す．なお，図の横軸は最も大きい
ピークのエネルギーを 5.468 MeV として，パルスジェネレーター (Precision Pulse
Generator, ORTEC, 419)を用いてエネルギー校正している．Amの  線を測定したと
ころ，5.486 MeVのピークの他，その周辺に存在する 3つのピークを確認することがで
きた．5.486 MeVのピークに対して，ガウスフィッティングを行い，SSDのエネルギー
分解能を評価したところ，SSDの分解能は E(FWHM) = 12:2 keVであった．測定に
用いた SSDの分解能は半値全幅で 12 keVが保証されており，SSDの性能通りの分解能
を得ることができていることを確認した．その他，本研究で使用した SSDは全て Amの
線測定を行い，性能通りの分解能を得ることができているのを確認して実験に用いた．


































































FWHM = 12.2 keV









48 第 3章 実験









下流の位置での液体の温度を T [K]すると，そこから dz 下流の位置での温度の微小変化
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dT は，
dT =   
cP
(3.4)




































liquid(T ) [kgm 3]，気体の密度を vapor(T ) [kgm 3]とすると，




となる．ここで，u(T ) [m  s 1]は蒸発する分子の平均速度であり，Maxwell分布則に従
うとすると，u(T ) = (8RT=M)1=2 となる．なお，M [kg mol 1] は分子のモル質量，





(T )  56579  42:212T + exp 0:1149(281:6  T ); (236  T  273:16 K) (3.10)
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を用い，水の三重点以上の温度 (T > 273:16)では， = 45051 Jmol 1 とした．次に，
水の蒸気圧 Pliq [Pa]については，
lnPliq  54:842763  6763:22T 1   4:210 ln(T ) + 0:000367T
+tanhf0:00415(T   218:8)g(53:878  1331:22T 1
 9:44523 ln(T ) + 0:014025T ); (123  T  332 K) (3.11)





)(V + b) = RT (3.12)
より，1モルの体積 V を求め，そこから気体の密度 vapor = M=V を求めた．なお，計
算に必要な水のファンデルワールス定数 a; b については，a = 0:5609 [Pa m6 mol 2]，
















で割っている．以上の式や値を用いて，直径 20, 50 mのノズルから引き出した水の液体
分子線について，ノズルからの距離 z [mm]における，液体分子線の温度 T [K]，ノズル
半径に対する液体分子線の半径の比 R=R0 [%]，液体分子線の密度  [g/cm3]をそれぞれ
計算した．なお，各ノズル径での流量は，液体分子線の流速が同じ速度となるように，そ
れぞれ 0.24，1.5 mL/minとし，真空導入時の水の温度 T0 [C]を 20 Cとした．

















流量を 0.5 mL/minとして，計算を行った．その結果についても図 3.12に緑線で示した．
この場合，分子線の流速は最初の条件の 2倍ほどになっており，劇的に温度低下のペース
が小さくなることが分かる．





20 mの計算結果でも，1 mmの位置までに，0.5 %以上変化することはない．また，図
から分かるように，流量を上げることによって，ノズルの下流 2 mmの位置までの標的の
密度変化を 0.2 %の範囲内に納められることが分かる．
52 第 3章 実験

















 D = 20.0 m, vs = 0.24 mL/min
 D = 20.0 m, vs = 0.50 mL/min
 D = 50.0 m, vs = 1.5 mL/min
図 3.12 ノズルからの距離 z に対する水の液体分子線の温度変化




0.24 mL/minの直径 20 mのノズルでは，蒸発による液体分子線の径の変化は 1 mm下























 D = 20.0 m, vs = 0.24 mL/min
 D = 20.0 m, vs = 0.50 mL/min
 D = 50.0 m, vs = 1.5 mL/min
図 3.13 ノズルからの距離 z に対する水の液体分子線の密度変化
具体的には動径方向への拡散でノズルの径である 20 mより 1 m太くなり，径が増え
た分，流速が遅くなっているという報告もなされている [20, 45]．
以上のことをまとめると，直径 20 mのノズルを使用する場合，流量を 0.5 mL/min
に，直径 50 m のノズルの場合は 1.5 mL/min に設定すると，液体分子線標的の温度，
直径，密度の変化をノズルの先端から 1 mmの位置で上手く抑えることができることが分
かった．また，この条件では，ノズルの先端から 1 mm下流の位置において，水の液体分
子線は 0  10 C程度になっており，密度がほぼ一定となっていることが分かる．また，
標的径の減少もこの付近では 1  2 %程度であり，非常に小さい．したがって，荷電粒
子線を照射する位置としては，ノズルの先端 1 mm付近が最も良いと考え，本研究では荷
電粒子線をこの位置に照射した．
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 D = 20.0 m, vs = 0.24 mL/min
 D = 20.0 m, vs = 0.50 mL/min























となる．ここで，P (x; y) は位置 (x; y) における真空度であり，Pstd は標準状態の圧








P (x; y)dy (3.16)
となる．ここで，積分範囲の上限を表す ymax には衝突槽の半径 30 cm が入る．下限の
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distance from center of liquid target ( m)
図 3.16 蒸気層厚さの計算結果 (D = 20:0 m，P0 = 1:0 Torr，ymax = 30:0 cm)









となる．ただし，P (x; y)は衝突槽全体の真空度 PB より下がることは無い．
以上の式に実際に数値を代入して，本実験における環境評価を行った．直径 20 mの





報告もある [46]．ここでは，典型的な場合として P0 = 1:0 Torr，D = 20:0 mとし，ま
た ymax は衝突槽の直径 30 cmとした．蒸気層厚さの計算結果を図 3.16に示す．図より，
蒸気層厚さは最大で 4:0  1018 以下である．本研究で主に使用している 1  2 MeV の




















GEANT4 は CERN が開発したモンテカルロシミュレーション製作のためのツール
キットである．物理現象の計算，検出器のジオメトリー，計算結果のデータ生成，視覚化
など，さまざまなツールで構成されている．
GEANT4 は C++ で記述されており，ソースコードは完全に公開されている．





























核子あたりのエネルギー Ts [keV/u] の陽子線に対する物質の阻止断面積
p(Ts) [10 15 eV/atom (or molecule)] について，以下のような経験式を用いて
阻止断面積を求めることができる．












なお，ICRU 49 では，この式を 1.0 MeV/u 以下のエネルギーの陽子に対して採用して
いる．1.0 MeV 以上の陽子に対する阻止断面積について，ICRU 49 では Bethe-Bloch
の阻止能公式で求めた値を掲載している．本研究では，この数値表の値は使用せず
に，全て (4.3) で求めた式で阻止断面積を計算し入力している．低エネルギーの陽子
(1 < Ts < 10 keV/u)に対する陽子の阻止断面積には
p(Ts) = A1T 0:5s (4.4)
の式を用いて阻止断面積を求める．ICRU49 には，様々な物質のための各パラメーター
A1  A5 が表として提供されており，表 4.1に本研究で使用した主な元素，物質のための
各パラメーターを示す．
線に対する阻止断面積 についても同様の経験式があり，線のエネルギー T [MeV]
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Material A1 A2 A3 A4 A5
H 1.254 1.440 2:426 102 1:200 104 1:159 10 1
C 2.601 1:701 103 1:279 103 1:638 10 2
O 2.652 3.000 1:920 103 2:000 103 2:230 10 2
Water(Liquid) 4.015 4.542 3:955 103 4:847 102 7:904 10 3
Water(Vapor) 4.571 5.173 4:346 103 4:779 102 8:572 10 3
表 4.1 陽子に対する阻止断面積計算パラメーター (ICRU49)．Cについては，アモル
ファスカーボンの数値を使用している．
Material A1 A2 A3 A4 A5
H 0.35485 0.6456 6.01525 20.8933 4.3515
C 3.83523 0.42993 12.6125 227.41 188.97
O 2.81015 0.4759 50.0253 10.556 1.0382
Water(Liquid) 2.9590 0.53255 34.247 60.655 15.153
表 4.2 線に対する阻止断面積計算パラメーター (ICRU49)．Cについては，アモル
ファスカーボンの数値を使用している．
に対して，以下のようになる．















;low(T ) + ;high(T )
(4.7)
線用のパラメーターは表 4.2に示した．なお，ICRU 49では，10 MeV以下の 線に
対して，上の式が採用されている．本研究では阻止断面積を求めるために，実際の物質の
阻止断面積 exp として，ICRU49の経験式で求めた阻止断面積を定数 倍して，阻止断
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面積を計算した．式として表すと，以下のようになる．
exp(T ) = p(Ts) (4.8)
または，
exp(T ) = (T )． (4.9)
以上の式を元に阻止断面積を求めた後，各物質の密度  の積を取って，入射荷電粒子






ルギー E の入射粒子の飛程を R(E)とし，ステップ間の荷電粒子の移動距離を xとす
ると，平均エネルギー損失 E は，
R(E  E) = R(E) x (4.10)
E  E = R 1 (R(E) x) (4.11)
E = E  R 1 (R(E) x) (4.12)
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4.2.2.1 E が大きい場合
透過距離 x進む間に荷電粒子が失う平均エネルギー損失 E が，ボーアストラグリ
ングモデルなどを適用できるガウス分布を取るには，標的物質の平均励起エネルギー I お
よび，荷電粒子と標的電子の正面衝突に対応するエネルギー損失 Tmax が E に対して，
次の条件を満たす必要がある．
E > Tmax or Tmax < I (4.13)
以上の条件を満たせば，平均エネルギー損失がガウス分布を取ると考えることが出来る．
ただし，高速領域と低速領域とでは取り扱いが異なる．
































あるが，GEANT4ではこの巨視的断面積 を励起断面積 ex と，電離断面積 ion の二
つに分けて計算を行う．







Ei ln [2mec2()2=I]  2 (1  r) (4.16)
で定義する．ここで，I は平均励起エネルギーである．fi は振動子強度であり，それぞれ
に対応するエネルギー準位を Ei とした．fi と Ei には以下のような関係がある．
f1 + f2 = 1 (4.17)
f1 lnE1 + f2 lnE2 = ln I (4.18)
次に，電離については，電離に伴うエネルギー損失が分布関数 g(E)  1=E2 に従うと仮
定して，Z Tmax
I





と g(E)を定義する．巨視的電離断面積 ion については，




とする．x透過する間に荷電粒子が行う各イベント (n=1,2,3)の衝突回数 ni は，平均
衝突回数を hniiとしたポアソン分布を取る．ここで，平均衝突回数は，
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で表されることになる．従って，最後に残ったパラメーター C は阻止能 dE=dxに相当す
ることが分かる．また，r はエネルギー損失に対する電離と励起のイベントの寄与の割合
であり，r = 0:4を GEANT4では標準設定として使用しており，本研究でもこの値を利
用している．f1; f2 と E1; E2 [eV]については，
f2 =
8<:0 (Z < 2)2=Z (Z > 2) =) f1 = 1  f2 (4.23)








のエネルギー損失を求める．なお，各衝突回数 ni は平均衝突回数 hniiのポアソン分布か
ら，乱数を用いて求める．電子励起によるエネルギー損失は
Eex = E1n1 + E2n2 (4.25)
で求める．次に電離によるエネルギー損失 Eion について計算する．1 回の電離に伴う
エネルギー損失は分布関数 g(E)によって与えられるので，これの逆関数より求める．
u = F (E) =
Z E
I
g(x)dx =) E = F 1(u) = I
1  uTmax ITmax
(4.26)
ここで，uは F (I) = 0から，F (Tmax   I) = 1までの一様乱数である．この様にして一
回，一回の電離に伴うエネルギー損失を計算する．これらのエネルギー損失の和が電離に









E = Eex +Eion (4.28)
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以上が E が小さい場合のストラグリング計算の概略である．この計算方法の問題点
として，E がさらに小さくなると，hniiが小さくなり，結果としてE = 0，すなわち
ゼロイベントが生じる可能性が高くなってくる．この問題を回避するために，GEANT4
では次のような計算を行う．ゼロイベントの確立 P (E = 0)，
P (E) = exp (hn1i+ hn2i+ hn3i) (4.29)
が 0.01を超える場合，荷電粒子は標的物質の外側電子とのみ相互作用すると考え，その












































運動エネルギーを換算した物として，  Eca=Z1Z2e2 を導入する．なお，EC は重心系
における運動エネルギーである．さらに，遮蔽長 a に対する衝突径数 b の比を   b=a
として，














C =    
x0
(4.35)
ここで，x0 = rclose=aは再近接距離 rclose を遮蔽長で割った物であり，と 0 は，























で与えられる．計算に必要なパラメーター w0i; qi については，w0i 2 [0.03472124,
0.1476903, 0.23485003, 0.1860249]，qi 2 [0.9830235, 0.8465224, 0.5323531, 0.18347974]
である．最後に，遮蔽関数 0(x0)は任意の遮蔽関数である．この方法によって，積分計




ズムと同じ物を GEANT4でも使用している．衝突径数の累積確率分布関数 P (b)は





で与えられる．ここで，Ntot  1=l であり，N は標的原子の数密度，l は平均自由行

































































 < R2 Cと衝突
(4.43)
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GEANT4では標準設定の値として，Emin = 10 eVとしており，前方多重散乱の計算用














はできない．さらに Emin を小さくすることで生じる重大な問題として，Emin に相当する
荷電粒子の衝突径数が大きくなるという問題がある．本研究で対象としているMeVエネ
4.4 計算環境 71
ルギー領域の荷電粒子において，Emin = 1 eVに相当する衝突径数は 0.4 A程度 (1 MeV





点から，Emin を 1 eV以下に設定することを避ける様に，このアルゴリズムの提供者であ
るMendenhallらは警告している [53]．
そこで，実際の Emin の値は計算する対象や環境などに応じて適切に選択する必要があ
る．本研究では，Emin は標準設定である 10 eVを設定している．この値に対応する min
はMeV領域の荷電粒子の衝突において数 mradに相当する．この条件において液体標的
の中心部分を透過する荷電粒子に対して，モンテカルロシミュレーションでは 102  103
回の散乱計算を行う．検出器を構えている領域は 1050 mrad であり，計算回数として
は十分である．一方で，透過距離が 1.0 mを切る領域では衝突回数が 10回を下回って
くるため，散乱角度分布計算の精度が著しく低下する．しかし，この様な透過距離に相当
する粒子は直径 20 mの液体標的に入射する粒子全体の 0.1 %程度であり，問題になら
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項目
CPU Intel Corei7 920
コア数 4
メモリ 3 GB








CPU AMD Opteron 8356
CPU数 32個
メモリ 64 GB











いて検証を行うために，まず，阻止断面積，直径が既知である直径 25 mの Alワイヤー
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図 5.1 2.5 MeV H+ の Alワイヤー標的透過後のエネルギー分布
ザー顕微鏡を用いて測定したところ，直径は 25.3 mであった．






















図の中心にある直径 D の正円を標的の断面とし，そこに様々な入射位置 xでエネルギー







D2   4x2 (5.1)
となる．標的透過後の荷電粒子のエネルギー Eout は，t; xによって，それぞれ以下のよ
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うに表される．
Eout = R 1(R(Ein)  t) = R 1(R(Ein  
p
D2   4x2)) (5.2)
ここで，R(E)はエネルギー E の荷電粒子の飛程であり，R 1 はその逆関数である．こ
のことから，低エネルギー側のピークが標的の中心を通過した荷電粒子に相当することが
分かる．次に，透過距離 t  t+ dtを通過する入射粒子数 (N(t)dt) について考える．ま
ず，dtと dxの関係について考えると，
dx =   tdt
2
p
D2   t2 (5.3)
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5.3 標的透過後の H+ の散乱角度分布
次に，標的透過後の H+ の散乱角度分布を図 5.4示す．図で，横軸は散乱角度，縦軸は
相対強度とした．相対強度は上流 SSDの総カウント数と，下流 SSDの総カウント数の比
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 Calc. 10 mrad
30 mrad
50 mrad
図 5.5 2.5 MeV H+ の Alワイヤー標的透過後のエネルギー分布の再現計算結果
た計算法によって計算を行った．なお，弾性散乱の計算に必要な原子間ポテンシャルに
は Universalポテンシャルを用いた．標的の直径はレーザー顕微鏡で測定した結果である






目するべきなのは，10 mradの再現計算結果が荷電粒子の入射エネルギーである 2.5 MeV
まで計算されていることである．多重散乱理論を用いて計算する場合，標的をかすめるよ
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 Exp. Result (Al wire, D=25.3 m)
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 Exp. Results(10 mrad)
 109 particles






























 Exp. Results(10 mrad)
 109 particles




























比較を行った原子間ポテンシャルは Universal，Bohr，Moliere，Lenz-Jenseの 4 種類



















 Cal. Result (Universal)
 Cal. Result (Bohr)
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影響を受けることが分かる．5.4 節では，レーザー顕微鏡で測定した Al ワイヤーの直径
































阻止断面積 Al(E)および標的の直径 D をフィッティングパラメーターとして変化させ，
再現計算の結果がどの様に変化するかを比較した上で，実際の Al標的の阻止断面積およ
び標的の直径を求めることにした．なお，Al標的の阻止断面積は Al(E) = ICRU(E)
として，ICRU49の計算式で求めた阻止断面積の値を定数  倍した物を入力して計算を
行った．
図 5.11に標的の直径を D = 25:3 m，D = 24:6 mとした時の散乱角度分布の再現
計算の結果を示す．それぞの直径の値について，エネルギー分布を最も良く再現した阻止
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 Exp. Result(10 mrad)











断面積の値は，D = 25:3 mの時は Al(E) = 1:00 ICRU(E)，D = 24:6 mの時は















値の幅とした．よって，この測定で得られた Alワイヤー標的の直径は 24:95  0:35 m
であり，阻止断面積の値は ICRU 49の阻止断面積の値の +1:5  1:5 % となり，非常に
よく一致することが分かった．
5.8 まとめ
































液体水標的透過後の 4.0 MeV He2+
の測定





実験で使用した液体水標的には直径 20 m のノズルから引き出した液体分子線を用
いた．使用したノズルは武蔵エンジニアリング株式会社で購入した高精細ノズル FN-
0.002N(直径 20 m)を用いた．このノズル径を選択した理由としては，4.0 MeV He2+
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図 6.1 4.0 MeV He2+ の液体水標的透過後のエネルギー分布


























ギー損失が 3100 keVであることから，Heに対する液体水標的の阻止能は 141 keV=m
となる．ICRU 49 のデータによれば，この 900 keV から 4000 keV の平均に相当する
2450 keVのHe に相当する阻止能は 143.2 keV=mとなる．この事実だけから考えると，
液体水標的の阻止能は ICRU 49の値より 1.4 %小さい結果となり，ほぼ一致しているこ
とが分かる．第 3章でも述べたように，液体分子線標的の径は液体の蒸発によってノズル
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 Exp. Results (20 m nozzle)















図 6.2 4.0 MeV He2+ の液体水標的透過後の散乱角度分布
することはできない．
6.3 標的透過後の He2+ の散乱角度分布
図 6.2に液体水標的透過後の He2+ の散乱角度分布の測定結果を示す．図で横軸は散乱
角度，縦軸は相対強度である．相対強度は上流 SSDの総カウント数と下流 SSDの総カウ
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項目 H O H2O
原子番号 1.0 8.0 3.33
原子量 1.00794 15.9994 18.01528
平均励起エネルギー 19.2 eV 106 eV 75.0 eV
表 6.1 水の構成原子の原子番号と原子量，平均励起エネルギー．原子番号，原子量は










構成する H原子や O原子の原子番号，原子量の情報は NIST[56]で提供されている周期
表の値をもとに設定した．また，標的の密度は第 3章で行った計算結果より，ノズルの先
端から 1 mm下流の液体水標的の温度を 0 Cとし，密度を 0.999836 g/cm3 とした．ま
た，エネルギーストラグリング計算用のパラメーターとして，液体水標的の平均励起エネ
ルギーに ICRU 49の値 IICRU = 75:0 eVを入力した [12]．なお，阻止断面積自体の計算
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ギー分布と同様に，実験結果を再現することができた．図 6.3 および図 6.4 で示した再
現計算結果が最もよく実験結果を再現した結果であり，この時の液体水標的の直径は
D = 21:0 0:4 mであった．液体水標的の阻止断面積については，ICRU 49の阻止断
面積の値よりも，実際の阻止断面積の値が 1  2 % 大きいという計算結果となった．な
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 Exp. Results (20 m nozzle)
 Calc. Results (D = 21.0 m, EXP(E) = 1.01 ICRU(E))
















図 6.4 4.0 MeV He2+ の液体水標的透過後の散乱角度分布再現計算結果
お，不確かさについては Alワイヤー標的の場合と同様の手続きで決めている．
以上の結果から，本研究で得られた 0:9  4:0 MeVの He2+ に対する液体の水の阻止




SRIM 2008の値は過去に行われた実験データ [5, 58, 59, 6, 60]をもとに決定されており，
それぞれの過去データの不確かさと本研究における測定の不確かさを考慮すれば，今回の
1 %のずれは十分に許容される範囲である．
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図 6.5 He に対する液体の水の阻止断面積．シンボルは実験データ (Akhavan-
Rezayat[5]，Matterson[58]，Palmer[59]，Haque[6]，Thwaites[60])．破線は半経験的
計算コード SRIM 2008[13]．実線は基準データとした阻止断面積データ ICRU 49[12]．
点線は Graciaらによる誘電応答関数を用いた理論計算の結果 [61]．
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散乱角度 実験結果の最大エネルギー損失 10 mradとのずれ
10 mrad 3109 keV
30 mrad 3117 keV 0.26 %




























































































とした．ここで，nは水の構成原子数 (n = 3)，Z2 は水の有効原子番号 (Z2 = (2  1 +
















ここで，ZHe; AHe はそれぞれ Heの原子番号，原子量である．Ci はパラメーターで，表
6.3に示す．次に，Barkas補正項，Bloch補正項については，第 2章で述べた式でそれぞ
れ計算し，Primary Stopping Number L0()を求める．
L0() = L()  ZeL1()  Z2eL2() (6.4)
今回測定した，0:9  4:0 MeVの領域では，Density Eectなどの補正項は非常に小さい
ので，無視できるので，最終的に次の式から，平均励起エネルギー I を求めることができ
る．




本研究では，殻補正項 C=Z については Bichselの方法を使用し，特に Oの殻補正項につ
いては，Khandelwalの計算値の表から殻補正項を求めた [30]．
最終的に，Heに対する水の阻止断面積の測定結果から得られた平均励起エネルギーは
I = 72:4  4:4 eVであった．この値は得られた各エネルギーの Heに対する阻止断面積
について，平均励起エネルギーを計算し，平均を取ったものである．不確かさについては
標準偏差 (1) の値を示している．今回得られた平均励起エネルギーは ICRU 49 レポー
トの値 (IICRU = 75:0 eV)よりも不確かさの範囲内で小さい結果となった．また，表 6.1
に示した平均励起エネルギーから算出した平均励起エネルギー，
ln I =
2 ZH ln IH + 1 ZO ln IO
3  Z2
) ICalc = 75:3 eV (6.6)
に対しても小さい値である．今回の計算では，ICRU 49の値と比較するために，計算方
法のパラメーターを ICRU 49 と同じにして計算を行っている．実験で得られた阻止断
面積が ICRU 49 の阻止断面積の値よりも大きい値となっているため，平均励起エネル
ギーが小さい値となるのは当然の結果と言える．ところで，図 6.7 を見ると分かるよう
に，今回のエネルギー領域において，もっとも寄与の大きい補正項は Barkas補正項であ
る．Barkas 補正項には計算で使用するパラメーターの数が多い．特に，F (b=x1=2c ) の計
算で使用する b の値は実験値を再現するように調整される値である．そこで，ICRU 49
の値で推奨されている b = 1:8ではなく，Ashleyが提案した b = 0(1 + 6:02Z 1:192 )を
用いて計算を行ってみた [31]．なお，Ashleyによれば 0  0:8である．この計算法は
GEANT4などで Bethe-Blochの阻止能公式を用いて阻止断面積を求める際の計算法とし
て使用されている．この計算法で Barkas補正項を計算し直したところ，平均励起エネル
ギーの値は I 0 = 82:4  3:1 eVとなり，ICRU 49の値と比べてかなり大きい結果となっ
た．Ashleyの計算法以外の Barkas効果の計算法として，Zieglerの提案している Z2 依
存性を考慮しない Barkas補正項の計算式 [36]についても試してみた．Ziglerの計算法を
用いると，平均励起エネルギーは 77:5 5:1 eVとなった．この値は SRIMが採用してい
る水の平均励起エネルギー 69.7 eVと比べてかなり大きい結果となった [13, 63]．ここま
で Barkas補正項について計算法を変えて比較を行ってきたが，平均励起エネルギーにつ





は，液体の水の平均励起エネルギーとして 78.0 eVが採用されている [64]．
6.6 まとめ







果，液体標的の直径は 21:0  0:4 mであり，阻止断面積の値は ICRU49の値と非常に
良く一致した．この結果は，過去の 線源を用いた測定結果 [5, 58, 59, 6, 60] ともよく
一致し，本研究の手法で液体水標的の阻止断面積を求められることが分かった．






その結果，ICRU 49の計算法によって求めた水の平均励起エネルギーは 72:4 4:4 eVと
なり，ICRU 49の推奨する値 75.0 eVに比べて小さい値となった．一方で，Zieglerの提
案する Barkas効果の計算法を用いると，SRIMで使用されている平均励起エネルギーの
6.6 まとめ 105




















図 7.1に本研究で得られた典型的な液体水標的透過後の H+ のエネルギー分布を示す．
この測定の液体水標的は直径 20 mのノズルから引き出した物であるが，H+ に対する
水の阻止断面積は 1.0 MeV以下のエネルギー領域で極大を迎えるため，Al標的の場合よ
108 第 7章 液体水標的透過後の H+ の測定


























続いて，図 7.2には標的透過後の 934 keV H+ の散乱角度分布を示す．散乱角度分布に
ついては，液体水標的内において陽子が多重散乱を受けていることを強く反映した分布が









 Exp. (0.934 MeV H+ in Liq. Water)
















は ICRU 49の値に対して，11 2 %小さいことが分かった．同様にして，その他のエネ
ルギーの陽子や直径の異なる液体分子線を用いて，阻止断面積を測定したところ，表 7.1
の様になった．結果を見ると，実際の液体の水の阻止断面積は (4.3)式の ICRU 49 の阻
止断面積の計算法による計算値よりも 10  15 %程度小さいことが分かる．得られた結
果を図 7.3にプロットし，他の阻止断面積計算コードの値や同じ凝縮体の水である氷の阻
110 第 7章 液体水標的透過後の H+ の測定
入射エネルギー [keV] エネルギー分布の範囲 [keV] Exp=ICRU [%]
934 130  934 89 2:0
1000 300  1000 87 2:0
1620 300  1620 85 2:0
2000 1100  2000 84 2:0
表 7.1 陽子に対する液体の水の阻止断面積の再現計算結果．Exp=ICRU は ICRU




49のよりも小さいことが分かる．しかし，0:5  1:0 MeV付近では半経験的阻止断面積
計算コード SRIM 2008[13]の値と良く一致している．また，誘電応答関数を用いて阻止
断面積を求めている Emetzoglou，Garcia らの値と非常に良く一致している [65, 61]．























は確認できないと言われており，SRIM 2008では 1 MeV以上の領域では水蒸気の阻止断
面積の計算値と一致するように液体の水の阻止断面積も計算されている．このことから，
7.2 実験・計算結果 111









































プロットしている (Wenzel[10]，Bauer[11])．破線は ICRU 49 の阻止断面積表の値
[12]．点線は SRIM 2008 の計算値 [13]．残りの線は誘電応答関数を用いた理論計算
(Emetzoglou[65]，Gracia[61])．
本研究では測定されていないが，2:0  3:0 MeVのエネルギー領域においては，水蒸気の
阻止断面積と液体の水の阻止断面積の値にはほとんど差が無くなってくると予想される．
また，100 keV付近ではWenzelの得た氷の阻止断面積の値に近づくと予想される．
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いては 1.0とした．今回測定したエネルギー範囲 130  2000 keVの範囲で平均励起エネ




















われている [28]．そこで，殻補正項の値が比較的信用できるであろう，1500  2000 keV
付近の阻止断面積の値をもとに平均励起エネルギーの値を求めてみた．計算の結果，平
均励起エネルギーの値は 89:6  3:0 eV となった．しかし，まだ平均励起エネルギーの
値には 10 eV 以上，ICRU 49 やその他の実験や計算などで得られている値より大きい






















49 の計算法で求めた阻止断面積の値よりも 10  15 % 程小さいことが分かった．得ら
れた阻止断面積の値は，Emetzoglouらの誘電応答関数を用いた理論計算の値と非常に
良く一致した．また，得られた阻止断面積に対してフィッティング関数を求めたところ，
2:0  3:0 MeV付近で，ICRU 49や SRIM 2008の値と一致すると予想される．
最後に陽子に対する液体の水の阻止断面積の値から，水の平均励起エネルギーの値を求
めた．測定した全エネルギー範囲の阻止断面積について平均励起エネルギーの値を求めた
ところ 103 9:1 eVとなり，ICRU 49の推奨値 75.0 eVから大きくずれてしまった．こ
の原因として，殻補正項の値がずれていることが考えられたため，比較的信用の殻補正項
の値が信用できる 1500  2000 keVの測定結果について，再計算を行ったところ，平均




図 7.5 陽子に対する液体の水の阻止断面積．Helmut Paul氏のホームページより引用 [9]
陽子に対する液体の水の阻止断面積の値を実験によって得た例は本研究が世界で初めて
であり，その結果は誘電応答関数を用いた理論計算と非常に良く一致した．なお，本研究
の成果は ICRU 49や ICRU 73の編集者を務めている Helmut Paul氏の阻止断面積デー
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8.1 液体アルコール標的
実験では水の場合と同様にノズルからアルコールを噴射し，液体分子線としたものを
標的とした．標的としたアルコールは和光純薬製のメタノール (CH3OH，純度 99.7 %)，





8.2 液体エタノール標的透過後の He2+ の測定




は 104 keV=mとなる．SRIM 2008で計算した Heに対する液体エタノールの阻止能は






ノールの蒸気圧 P (T ) [bar]を Antoineの式を用いて，
log10 P (T ) = 5:37229 
1670:409
T   40:191 (8.1)
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図 8.1 4.0 MeV He2+ の液体エタノール標的透過後のエネルギー分布
として求めた．この式は Kretschmerら [66]が求めた値であるが，対象としている温度領
域は 273351 Kであるため，273 K以下の値については必ずしも正しい値とは言えない．
また，エタノールの密度については，エタノールの体積膨張率を m = 1:10110 3 [K 1]
として，温度 T [K]におけるエタノールの密度 (T )を次の様にして求めた．
(T ) = 15(1 + m(T15   T )) (8.2)
ここで，15 は 15C におけるエタノールの密度 (15 = 0:7940 g/cm3) であり，T15 =
15 + 273:15 K である [67]．ここで，計算に用いた体積膨張率は 030 C のエタノー
ルについて測定された値であり，0 C 以下の密度の値については外挿してエタノー
ルの密度を求めていることに相当する．比熱については，エタノールの定圧モル比熱
120 第 8章 液体アルコール標的の阻止断面積測定






 Exp. (4.0 MeV He2+ - Ethanol 20 m nozzle)











図 8.2 4.0 MeV He2+ の液体エタノール標的透過後の散乱角度分布
CP (T ) [J/molK]を
CP (T ) = 106:172 + 0:174968(T   273:15) (8.3)
と一次式に近似して求めた [67]．エタノールの潜熱については，次の経験式 [68, 69]
(T ) = 50:43
exp 0:4475Tr
(1  Tr)0:4989 [kJ=mol]; Tr = T=513:9 (8.4)
を用いて求めた．なお，この潜熱の式は 298469 Kについて提案されているものである．
以上の式を用いて，ノズルの先端から 1 mm 下流の位置での液体エタノールの温度
を-30 Cと見積もり，液体エタノールの密度を 0.8316 g/cm3 とした．この密度の値を用
いて，液体の水の場合と同様にモンテカルロシミュレーションで再現計算を行い，液体エ
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タノールの阻止断面積を求めた．計算に必要な阻止断面積は，ICRU 49の計算式によっ
て得られる各原子の阻止断面積を足しあわせた基準の阻止断面積 ref を次の様に求め，定
数 倍したのち液体の阻止断面積 exp として入力した．
Ref = 2C + 6H + O; exp = ref (8.5)
再現計算の結果を図 8.1，8.2に示す．液体の水の場合と同様に，再現計算の結果はエネル
ギー分布，散乱角度分布ともに実験結果と非常に良く一致した．また，液体エタノールの
阻止断面積は基準とした阻止断面積より 1:0 2:0%小さい結果となり，ICRU 49の 線
に対する各原子の阻止断面積をもとに求めた阻止断面積と非常に良く一致した．










非常に大きく，温度が 10 K変化すれば密度は 1%変化する．そのため，実際の液体エタ
ノールの密度が前述の計算で求めた密度よりも小さく，結果として再現計算で得られた液
体標的の径が小さくなったことが考えられる．最後の原因として，そもそも実験に使用し
たノズルの径が 20 m より小さい可能性である．本研究で使用している武蔵エンジニア
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項目 H C O
原子番号 1.0 6.0 8.0　
原子量 1.00794 12.01 15.9994
平均励起エネルギー 19.2 eV 81 eV 106 eV
表 8.1 アルコールの構成原子の原子番号と原子量，平均励起エネルギー．原子番号，













He に対する液体エタノールの阻止断面積を図 8.3 に示す．図からよく分かるように，
測定の結果得られた阻止断面積の値は過去の測定データや SRIM 2008の値と非常に良く
一致した．さらに，この測定で得られた阻止断面積の値をもとに，液体エタノールの平均
励起エネルギーを求めたところ，61:9 1:8 eVとなった．この値は ICRU 37の液体化合
物中の各原子の平均励起エネルギーの値から Bragg加法則によって求めた値 63.1 eVと
非常に良く一致した．計算に用いた各原子のパラメーターは表 8.1に示す．
ここまでのまとめとして，本研究の手法で水以外のエタノールなどのアルコール標的に




































図 8.3 He に対する液体エタノールの阻止断面積．実線および破線は半経験的阻止
断面積計算コード SRIM 2008 による計算値で，それぞれ液体，気体の結果である




ルギーの値についても ICRU 37の各原子の平均励起エネルギーの値から Bragg加法則に
よって求めた平均励起エネルギーの値と非常に良く一致した．






断面積 ref については，He2+ に対する阻止断面積を求めた場合と同様に，ICRU 49の
各原子の阻止断面積の値を用いて加法則で求めたそれぞれのアルコールの阻止断面積とし
た．表 8.2 に再現計算によって得られた阻止断面積を基準とした阻止断面積 ref に対す
る比として示す．なお，メタノール，1-プロパノールの 150  840or870 keV の H に対








分かるように，本研究で得られた阻止断面積の値は 150から 500 keVの低エネルギー側
では SRIM 2008の値と良く一致し，1.0から 2.0 MeVの高エネルギー側では大きくずれ
ることが分かった．
次に，本研究で得られた阻止断面積の値について ICRU 49の阻止断面積の式 ((4.3)式)
をもとに近似曲線を求めた．得られた近似曲線を図 8.4に示す．フィッティングの結果得
られた各パラメーター A2  A5 の値については表 8.3に示す．図から分かるように，近
似曲線によって各アルコールの阻止断面積の値を上手く再現することができた．また，近
似曲線から予想される高エネルギー側の阻止断面積の値は SRIM 2008の阻止断面積の値
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アルコール エネルギー分布の範囲 [keV] exp=ref [%]
メタノール 150  840 87
530  1500 80
1330  2000 78
エタノール 150  890 86
500  1500 83
1330  2000 80
1-プロパノール 150  870 85
450  1500 81
1320  2000 79
表 8.2 H+ に対する液体アルコールの阻止断面積測定結果． 入射粒子に H+2 を用い
て測定した．
アルコール A2 A3 A4 A5
メタノール 9.26928 2645.14 11849.1 0.108809
エタノール 14.0952 4371.35 5470.07 0.0712962
1-プロパノール 18.0924 5757.29 5688.87 0.0649306
表 8.3 本研究で得られた液体アルコールの阻止断面積の値に対する近似曲線 ( (4.3)
式)の各パラメーターの値．
よりもは 20%以上小さい値を取ることが予想される．前章で求めた水の阻止断面積にお
いては，2.0から 3.0 MeV付近で高エネルギー側で SRIMの計算結果と一致することが
予想されたが，アルコールの結果においては一致する点は予想できなかった．この原因と
して，次の様なことが挙げられる．液体の水，アルコールの阻止断面積については古くか
ら 線源を用いた測定が行われてきた [5, 6]．一方で，陽子線に対する阻止断面積の測定
においては，水については蒸気，固体の各状態について測定が行われているものの，アル
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図 8.4 H+ に対する液体アルコールの阻止断面積．は本研究で得られた値．破線は
SRIM 2008の計算値．実線は本研究で得られた値に対する近似曲線．
コール類についてはこれまで測定が行われていない．従って，半経験的阻止断面積計算






図 8.4 をアルコールの炭素数 n について見た図を図 8.5 に示す．この図は，250 から
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図 8.5 H+ に対する液体アルコールの阻止断面積の炭素数依存性．横軸はアルコール
に含まれる炭素数 n．縦軸はアルコールの阻止断面積．点は本研究で得られた 250 か
ら 1500 keV の陽子に対する各アルコールの阻止断面積の値を示す．直線は各エネル
ギー H+ に対するアルコールの阻止断面積の近似直線．アルキル基の鎖の長さ (炭素
数 n)に比例して， 分子に含まれる CH2 の数が増えるため，阻止断面積が増加する様
子が分かる．破線は 250 keVのデータについて，アルコールの阻止断面積のみについ
て求めた近似直線．
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表 8.4 各エネルギーの H+ に対する CH2 の阻止断面積
1500 keVの H+ に対する各アルコールの阻止断面積の値をそれぞれプロットしたもので，
横軸をアルコールに含まれる炭素数 n，縦軸を阻止断面積としている．図から分かるよう
に，炭素数が増えると阻止断面積がそれに比例して増加する様子が分かる．これは炭素数
が 1つ増加する毎にアルコールを構成する CH2 が増えるため，そのぶん阻止断面積が増
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となった．この結果は，水 (H2O) に対して加わった CH2 の阻止断面積と，メタノール
(CH3OH)，エタノール (C2H5OH)に加わった CH2 の阻止断面積が，それほど大きなず
れではないが異なることを示している．
この結果については，ZieglerとManoyanが提案した Core and Bond法を用いて説明
できる [14]．この手法は化合物の阻止断面積を計算する際に単純に各原子の阻止断面積
を足しあわせるのではなく，化学結合の種類を考慮する手法である．2 原子分子 XY の
阻止断面積 XY を考える場合，化学結合に関与していない原子の内殻電子の阻止断面積




















































CH3OH   H2O = coreC ++3bondCH + bondCO   bondOH (8.11)
C2H5OH   CH3OH = coreC + 2bondCH + bondCC (8.12)
C3H7OH   C2H5OH = coreC + 2bondCH + bondCC (8.13)
上の式からも明らかなように，(8.13)式，(8.12)式の右辺は全く同じであるが，メタノー
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果にこの様な差は見られなかった．このことは次の様に考えることで説明できる．Core












5  10 eV程度しか無く，この様なわずかな差は 1 MeV/u以上の阻止能においてはほと
んど影響しない．








いては 線に対する阻止断面積測定データが主になって Core and Bond法が構築されて
いるため，決して完全とは言えないのが現状である．特にその顕著な現れが，図 8.4にお
ける 1.0 MeV付近の SRIM 2008の計算値の不自然な屈曲である．本研究は世界で初め










の阻止断面積の値は過去の  線源を用いた測定データ [5, 6] と半経験的阻止断面積計算
コード SRIM 2008[13]の計算値と非常に良く一致した．このことから，液体のアルコー
ルについても本研究の手法で阻止断面積を求められることが分かった．また，得られた結





H+ に対する液体アルコールの阻止断面積は SRIM 2008の阻止断面積の計算値に対して












































72:4 4:4 eVとなった．このエネルギー領域では Barkas補正項が大きく影響するため，
Barkas 補正項の計算法を他の手法に変えることで，72  82 eV の範囲で値が大きく変
わってしまうことが分かった．
陽子に対する液体の水の阻止断面積をもとに平均励起エネルギーの値を求めた場合は，
103 9:1 eVとなり，ICRU 49の推奨する 75.0 eVから大きくずれた．陽子に対する阻
止断面積では殻補正項が大きく影響するが，低エネルギー側では殻補正項の値を正確に求
めることが難しいため，1500  2000 keVの陽子に体知る阻止断面積の値をもとに求めな
9.4 Bragg加法則 135
おしたところ，89:63:0 eVとなった．液体の水の平均励起エネルギーについては ICRU
73 などでは 78.0 eV であり，その他の実験や計算でも 80 eV 前後の値が選ばれている










は 0:15  0:5 MeVの領域で SRIM 2008の値と非常によく一致したが，1.0 MeV以上の
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値がほぼ同じ値となるエネルギー領域まで測定を行うことができなかった．線を用いた
実験では，物質の状態効果が現れるのは 1.0 MeV/u以下のエネルギー領域とされている
が [12, 64]，本研究では 1:0  2:0 MeVの領域でも蒸気の阻止断面積の値と同じになるこ
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a b s t r a c t
Energy loss spectra of 4.0 MeV helium ions after penetrating through liquid phase ethanol have been
measured at scattering angles from 10 to 50 mrad. Experimental data were fitted with Monte Carlo sim-
ulations using a GEANT4 toolkit, and stopping cross-sections were deduced in an energy range from 1.9 to
4 MeV. Present results are in fairly good agreement with previous experimental data and SRIM2008 val-
ues. By applying the Bragg’s additivity rule, the mean excitation energy was deduced as I = 62.0 ± 1.8 eV
for liquid ethanol. The present I-value is compared with other experimental and calculated results.
 2010 Elsevier B.V. All rights reserved.
1. Introduction
Study of stopping process of swift charged particles in matter is
of great importance in nuclear physics, radiation chemistry and
many other fields [1]. To date numerous experimental and theoret-
ical work of stopping power have been conducted and are
compiled in several review articles and web sites [2–4] and refer-
ences therein. It reveals that stopping power data scatters rather
largely at low and medium impact energies covering stopping
power maxima, especially for compound materials. This is because
the energy loss is affected to some extent by chemical bond effects
of target materials. On the other hand, the stopping power for a
compound is often estimated by the linear combination of the
stopping powers of constituent atoms. Validity of this Bragg’s addi-
tivity rule has been examined by various research groups for vari-
ous gases, vapors and liquids [5–8], and it is found that the rule
may not be so straightforward unless chemical phase effects are
taken into consideration. In order to achieve better understanding
of the validity of this rule, it is important to accumulate stopping
data for various phases of materials, particularly for liquid phase
materials for which experimental data available in literatures are
scarce.
Most stopping power measurements for liquid materials have
been carried out for alpha particles emitted from radioactive
sources [6–8]. Recently, we constructed an accelerator-based
experimental facility dedicated to experiments using liquid molec-
ular jet targets in vacuum, originally developed by Faubel et al. for
laser experiments [9], and stopping cross-sections for liquid water
have been successfully obtained for MeV protons [10,11]. This
method has such an advantage that the stopping power data can
be derived over a rather wide energy range even though the inci-
dent energy of the projectile ions from the accelerator is fixed as
reported in [12].
In this work, we extend stopping power measurements to liquid
ethanol ðC2H5OHÞ using 4.0 MeV He ions. The choice of liquid
ethanol is due to two reasons. First, we can obtain a stable jet
target much easier than other liquids for long enabling us to
perform precise measurements. Second, several experimental and
recommended values available in literature [6,7,3]. Stopping
cross-sections defined as, r ¼ ð1=NÞdE=dx, are presented in units
of ½1015 cm2=mol for the energy range of 1.9–4.0 MeV, where N is
the number density of ethanol molecules. Also, we obtained the
mean excitation energy I of liquid ethanol by using the Bragg’s
additivity rule.
2. Experimental
The experiment was carried out at the Quantum Science and
Engineering Center heavy ion accelerator facility of Kyoto Univer-
sity. Fig. 1 shows a schematic diagram of our experimental setup.
The experimentalmethod anddata acquisition procedure have been
described elsewhere [10,11]. Briefly, a beam of 4:0 MeV He2þ
extracted from a 2.5 MV Van de Graaff accelerator was carefully
collimated to a rectangular shape of 10 lm  50 lm by three
knife-edged 2-dimensional slits separated by 900 mm from each
other before entering a collision chamber. The slits were manipu-
lated with a precision of 1 lm. The liquid target was extracted from
a super fine nozzlewith an outlet aperture of 20 lm in diameter and
was trapped in a liquid nitrogen trap at the base of the collision
chamber. A flow rate of liquid was 1.0 mL/min and a working
pressure during the experiment was about 102 Pa. Projectile ions
were incident on the liquid target at a position 1 mm downstream
of the nozzle exit. The temperature and the density of liquid at this
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Stopping cross-sections of liquid water for 0.3–2.0 MeV protons
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a b s t r a c t
We have measured stopping cross-sections of liquid water for fast Hþ ions in an energy range from 0.3 to
2.0 MeV. The liquid water target was prepared in vacuum by using a liquid molecular jet technique. The
energy and angular distribution of outgoing projectiles after passing through the liquid target were
measured at various scattering angles ranging up to 50 mrad. The experimental results have been
successfully reproduced by Monte Carlo simulation calculations (GEANT4 v9.1.p03 toolkit) by taking
account of the small angle multiple scattering inside the liquid. The stopping cross-sections obtained
from fitting simulations are found to be in fairy good agreement with recent theoretical calculations.
 2009 Elsevier Ltd. All rights reserved.
1. Introduction
The energy loss of charged particles traversing liquid matter
plays an important role in many fields of astronomy, atmospheric
science, life science and radiotherapy including charged particle
cancer therapy [1–5]. However, experimental data of stopping
power of liquid water for MeV energy particles are available only
for alpha particles or Li ions which were obtained either from
a radioisotope radiation source or from nuclear reactions [6]. As for
protons and carbon ions, which are frequently utilized as the most
important projectile ions in particle-cancer therapy, no experi-
mental investigations have ever been done so far for liquid water
target. At present proton data available in literature are only for
vapour and solid phase targets [7,8]. It should be stressed that these
data were taken decades ago, and no systematic experimental
investigations have been done for liquid phase water. In this work,
we measured energy loss spectra of MeV energy protons passing
through a water jet target prepared in vacuum [9–11].
2. Experimental
The experiment was carried out at the QSEC heavy ion accel-
erator facility of Kyoto University. Fig. 1 shows a schematic drawing
of our collision chamber which consists of a liquid jet target source,
a liquid-nitrogen cold trap, two solid-state detectors (SSD). Liquid
jet targets were produced by essentially the same method as
described elsewhere [9–15]. A liquid jet target was extracted
vertically from a super fine nozzle with an aperture of either 20 or
50 mm in diameter and was trapped in a liquid-nitrogen trap
mounted on the base of the collision chamber.
An incident beam of protons (or helium ions) extracted from
a Van de Graaff accelerator was carefully collimated by three knife-
edged 2D slits separated by 900 mm from each other before
entering the collision chamber. The 2D slits were manipulated with
a precision of 1 mm and the incident proton beamwas collimated to
10 and 50 mm in vertical and horizontal dimensions, respectively.
Projectile ions were incident on the liquid target at a position 1 mm
downstream from the nozzle exit. The temperature and density of
liquid water were estimated to be 0 C and 0.99986 g/cm3 (at 0 C)
from [16]. The outgoing energy was measured with a moveable
solid-state detector (Front SSD) enabling us to obtain energy loss
spectra as a function of the scattering angle ranging up to 50 mrad.
The detection area of the Front SSD (Canberra Inc., PD25-12-
100AM) was restricted to 1  5 mm by placing a rectangular metal
plate on the detector surface. The energy calibrationwasmadewith
a standard alpha source 241Am and the resolution (FWHM) was
12 keV. The Rear SSD fixed at the position 30 mm from the beam
axis was used as a monitor of the incident beam intensity and was
operated simultaneously with the Front SSD. The detection angle of
the Rear SSD was 55  5 mrad. The overall systematic uncertainty
was 2.0% at most.
3. Results and discussion
Fig. 2 shows typical energy spectra of 2.0 MeV protons after
passing through liquid water extracted from an aperture of 50 mm
in diameter. Data shown are taken at scattering angles of 10, 30 and
50 mrad. The relative angular distribution, defined as the intensity
ratio Y(q)/Ym between the total yields measured by the Front SSD
and the Rear SSD, is depicted in Fig. 3, where the data are
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Synopsis
by using a liquid jet target in vacuum. Energy loss spectra after passing through the target were measured at
scattering angles from 5.0 to 50 mrad. The energy loss spectra have been successfully reproduced by Monte Carlo
simulation calculations (GEANT4 v9.1.p03 toolkit) by taking account of multiple scattering of projectile particles
inside the target. For protons, the stopping cross sections were deduced in an energy range from 0.3 to 2.0 MeV.
It was found that the present data are in fairy good agreement with recent theoretical calculations .
Study of energy loss of swift charged particles
in matter is of great important for many applica-
tions in biology, medical therapy and life science.
The accuracy of the energy loss data required
for these applications is expected to be better
than a few % in the case of protons in water. At
present, however, experimental work of energy
loss is scarce and most data available were taken
more than 20 years ago. It should be pointed
out that most previous studies have been made
only for vapor and solid targets of water, and no
systematic experimental work has been done for
liquid phase water.
In this work, we measured energy loss spectra
of MeV energy light ions of proton and helium
passing through a water jet target prepared in
vacuum [1, 2, 3]. The liquid molecular jet target
was extracted from a super ¯ne nozzle with a di-
ameter of 20 (and 50) microns and was trapped
in a liquid nitrogen trap. The outgoing energy
was measured with a movable solid state detec-
tor enabling us to obtain energy loss spectra as a
function of the scattering angle ranging up to 50
mrad. The density of the liquid target was esti-
mated from the target temperature at the hitting
point of a projectile beam. Stopping cross sec-
tions were deduced from careful analysis of the
energy loss spectra for a wide range of projec-
tile energies. Namely, we performed Monte Carlo
simulation calculations (GEANT4 v9.1.p03) [4]
of energy loss spectra by taking account of small-
angle multiple scattering inside the target. As a
result, the experimental energy loss spectra were
reproduced almost perfectly for all the scatter-
ing angles investigated. The stopping cross sec-
tions of water for protons at energies from 0.3
to 2.0 MeV are presented in Fig. 1. Compari-
son with conventional stopping power data [5, 6]
of SRIM and PSTAR shows that our data are
nearly equivalent to SRIM2008(vapor phase wa-
ter) data multiplied by 0.89 [3]. Liquid data
of SRIM2008 appear better agreement with our
data below 1.0 MeV. Here, it is noteworthy that
the present data coincide fairy well with recent
theoretical calculations with an improved dielec-
tric description of the Bethe theory [7].
Stopping cross sections for fast helium ions
were also obtained in this way and are presently
being examined carefully.
Fig. 1. Stopping cross section of water for protons
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a b s t r a c t
Cross sections for the stopping of swift protons in liquid water have been measured for the first time by
using a liquid water jet target of 50 lm in diameter. The energy loss spectra of incident 2.0 MeV protons
were measured at scattering angles of 5.0–50 mrad. Experimental energy loss spectra have been success-
fully reproduced by Monte Carlo simulation calculations (GEANT4.9.1.p02 toolkit) by taking account of
multiple scattering of projectile ions inside the liquid water target. The present stopping cross sections
are found to be considerably smaller than other standard stopping power data, revealing e.g. about
11% deviation from those of SRIM2003.
 2009 Elsevier B.V. All rights reserved.
1. Introduction
The study of collision interactions between swift charged parti-
cles and liquid materials has gained increasing interest in various
fields of astronomy, atmospheric science, life science and radio-
therapy including ion beam cancer therapy [1–5]. As the major
component of the human body is water, an accurate knowledge
of e.g. the stopping power of liquid water for energetic charged
particles such as protons and carbon ions is of great importance
and urgently required in ion radiotherapy to achieve an accurate
determination of the dose distribution in diseased parts of the pa-
tient [6,7].
To date, however, most previous studies of the stopping power
of water for MeV energy ions have been made only for vapor and
ice targets, and little experimental data are available for liquid
phase water. Experimental studies using liquid water were carried
out more than 20 years ago using radioactive alpha sources [8,9],
and no subsequent investigations have been reported.
At present the stopping power data are available from various
conventional program codes such as SRIM [10] and PSTAR [11] as
summarized in [12]. Recommended data from these codes are
the outcome of a compilation of numerous experimental and the-
oretical data covering a wide range of projectile ions and target
materials. Data are available also for liquids such as water for
which the Bragg additive rule is adopted semi-empirically. Hence,
it is of great importance for both fundamental and practical rea-
sons to perform experimental investigations of liquid water.
For this purpose, we have constructed a dedicated collision
chamber for liquid-in-vacuum experiments using a liquid jet tech-
nique [13,14]. In this work, we performed energy loss experiments
using a 2.0 MeV proton beam passing through a liquid water target.
From careful inspection of energy loss spectra measured at various
scattering angles, molecular stopping cross sections defined
as r(E) = q1(dE/dx), were deduced for the first time. Here, (dE/dx)
is the linear stopping power and q the density of the target. The
present results are evaluated in comparison with available data
from conventional stopping power codes.
2. Experimental
The experiment was carried out at the QSEC heavy ion acceler-
ator facility of Kyoto University. Fig. 1 shows a schematic drawing
of our collision chamber which consists of a liquid jet target source,
a liquid-nitrogen cold trap, two solid-state detectors (SSDs) and a
Faraday cup.
Liquid jet targets were produced by essentially the same meth-
od as described in [13–18]. A liquid jet of distilled water of purity
99.99% was extracted vertically from a super fine nozzle (MUSASHI
Engineering Inc.) with an aperture of 50 lm in diameter and was
trapped in the liquid nitrogen trap mounted on the base of the col-
lision chamber. A flow rate of 1.0 ml/min was used to maintain the
stability of the liquid jet and to keep a good vacuum in the collision
chamber.
An incident beam of 2.0 MeV protons extracted from a Van de
Graaff accelerator was carefully collimated by two knife-edged
2D slits separated by 900 mm from each other before entering
the collision chamber. The 2D slits were manipulated with a
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